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Beschreibung 

Oxidationsgeschiitzte elektrische Kontaktierung auf der Brenn- 
gasseite der Hochtemperatur-Brennstof f zelle 

5 

Die Erfindung betrifft eine Brennstoff zelle bzw. einen Brenn- 
stof f zellenstack rait den weiteren Merkmalen des Oberbegriffs 
des Patentanspruchs 1. 

10 Es ist bekannt, dafi die Hintereinanderschaltung mehrerer 

Brennstoff zellen einen Brennstoff zellenstapel ergibt (in der 

^ Fachliteratur auch als Brennstoff zellenstack bezeichnet) , 
m welcher der Reihenfolge nach aus ' einer Interkonnektorplatte, 

^ einer Schutzschicht, einer Kontaktschicht , einer Kathode, ei- 

15 nem Elektrolyten, einer Anode, einer weiteren Kontaktschicht 
sowie einer weiteren Interkonnektorplatte besteht. Die Inter- 
konnektorplatte iait der jeweils auf gesprit zten Schutz- und 
Kontaktschicht bildet eine Einheit. Kathode, Elektrolyt und 
Anode bilden die Elektrolyt-Elektroden-Einheit . Die entspre- 

20 chenden Einheiten sind schichtweise parallel aufeinander ge- 
legt sind und sich in der derselben Reihenfolge raehrmals wie- 
derholen. 



Kathode, Elektrolyt und Anode bilden eine Elektrolyt-Elektro- 
den-Einheit. Dabei bildet jeweils eine zwischen benachbarten 
Inter konnektorplat ten liegende Elektrolyt-Elektroden-Einheit 
mit den beidseitig an der Elektrolyt-Elektroden-Einheit un- 
mittelbar anliegenden Kontakt- und Schut zschichten eine 
Hochtemperatur-Brennstof f zelle, zu der auch noch die an. der 
30 Schutzschicht bzw. den Kontaktschichten anliegenden Seiten 

jeder der beiden Inter konnektorplatten gehoren. Die Interkon- 
nektorplatten bestehen Ublicherweise aus CrFe5 mit 1 % Y- 
Oxid, einer sogenannten ODS-Legierung . 



35 



In die Interkonnektorplatte sind Gaskanale eingebracht, durch 
die zum einen das Brenngas z.B. Wasserstoff oder Methan (Erd- 
gas) und zum anderen Sauerstoff bzw. Luft hindurchgeleitet 
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wird. Der Wasserstoff wird dabei an die Anodenseite, der Sau- 
erstoff bzw. die Luft an die Kathodenseite geleitet. Die Hin- 
durchleitung dieser Gase geschieht mit relativ geringem Ober- 
druck von kleiner 1 bar. 

5 

Das planare Konzept der Hochtemperatur-Brennstoff zelle ver- 
langt eine moglichst vollflachige Kontaktierung der Elektro- 
den in beiden Gasraumen. Auf der Kathodenseite wird die Kon- 
taktierung der Elektrode durch eine Kontaktschicht aus La- 
10 Perowskit gewahrleistet, z.B. LasSrOo, 2Mn03 . Dieser Perowskit 
ist an Luft stabil. Auf der Brenngasseite dagegen gestaltet 
sich die Kontaktierung der Elektrode, also der Anode, schwie- 
riger. Die vollstandige Kontaktierung der Anode ist jedoch 
wegen der geringen Querleitf ahigkeit der Anode notwendig. Die 
15 Anode wird im Siebdruckprozefi hergestellt und ist daher nicht 
vollflachig eben, weshalb eine flexible Kontaktierung erfor- 
derlich ist, die sehr gut elektrisch leitend ist und deren 
Bestandigkeit uber eine Betriebsdauer von etwa 40.000 h ge- 
wahrleistet sein muB 

20 

Der Stand der Technik sieht vor, als flexible Kontaktierungen 
Nickelnetze einzusetzen. So werden beispielsweise ein feinma- 
schigeres und ein grobmaschigeres Nickelnetz ubereinander ge- 
legt, miteinander punktverschweifit, so daii eine flexible Zwi- 
schenlage mit einer guten Kontaktierung geschaffen wird. 

Als Nachteil hat sich beim Stand der Technik herausgestellt, 
dafl sowohl beim Verloten der Brennstof f zellenstapel als auch 
beim Betrieb der Brennstof f zelle bzw. des Brennstof fzellen- 
stacks im direkten Kontaktbereich Nickelnetz/CrFeS eine Oxid- 
schicht aufwachst, die im nicht stof f schlussigen Kontakt aus 
Cr 2 03 (Cr x O Y ) und im stof f schlussigen Kontakt wahrscheinlich 

aus einem CrNi-Spinell besteht. Diese Oxidschichten sind mafi- 
35 geblich verantwortlich fUr die zu hohen Serienwiderstande der 
Hochtemperaturbrennstof f zellen. Die elektrische Leistung wird 
dadurch stark negativ beeinfluftt. 
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Aufierdem oxidiert das Nickelnetz beim Verldten des Brenn- 
stof f zellenstacks rait einem Glaslot an Luf tatmosphare an der 
Oberflache der Drahte einige jjiu in das Drahtinnere hinein. 
Durch die Bildung von Nickel-I I-Oxid (NiO), das ein etwa 16 % 
5 groBeres Volumen als Nickel aufweist, erfolgt eine Dickezu- 
nahme des gesamten Netzpaketes um etwa 10 - 40 pi (je nach 
Lotbedingungen) . Die Dickenzunahme betragt im oxidierten Be- 
reich des Drahtes mehr als 16 %, da das entstandene NiO poros 
ist. Bei der Oxidierung versintern die Nickelnetze sowie de- 
10 ren Drahte miteinander . Bei der spateren Reduktion des Nik- 

kelnetzes wird die ursprungliche Dicke des Netzpaketes wieder 
erzeugt bzw. unter Umstanden sogar noch reduziert. 

Bei dieser Reduzierung versintern die Nickeldrahte miteinan- 
15 der, so dafl eine Reduktion der angestrebten Flexibilitat als 
* auch eine Reduzierung der Dicke eintritt, die unerwiinscht 
ist. Die Dickenreduzierung kann auflerdem zu Kontaktabrissen 
fuhren, welche Komponentenschadigungen erzeugen konnen. 

20 Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, eine Brennstoff- 

zelle bzw. einen Brennstof f zellens tack mit den Merkmalen des 
Oberbegriffs des Patentanspruchs 1 derart weiterzubilden, dafl 
die Reduzierung der Dicke und der Flexibilitat des/der Nik- 
kelnetze(s) vermieden wird, so dafl eine moglichst vollstan- 
dige Kontaktierung der Anode und der Interkonnektorplatte 
moglich ist. 

Diese Aufgabe wird durch die kennzeichnenden Merkmale des Pa- 
tentanspruchs 1 gelost. Vorteilhafte Wei terbildungen der 
30 Brennstof fzelle ergeben sich aus den Unteranspruchen 2-8. 

Als Kern der Erfindung wird es angesehen, dafl zur flexiblen 
Kontaktierung zwischen Anode und Interkonnektorplatte minde- 
stens ein metallisches Netz, das oxidationsgeschiitzt ist, 
35 eingefugt ist. 
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Derartige Netze als Kontaktschicht haben den Vorteil, dafi 
diese nicht mehr oxidieren konnen, so dafi auch die Dickenzu- 
nahme entfallt. Indem keine Oxidation stattgef unden hat, ist 
auch kein Reduktionsvorgang der metallischen Netze notwendig 
5 und die damit verbundenen Nachteile, wie z.B. Kontaktabrisse 
bei der Dickenreduzierung oder Flexibilitatseinbufien, entste- 
hen nicht. Aufgrund des nicht stattf indenden Wechselprozesses 
Oxidation/Reduktion bleibt die urspriingliche Dicke und Flexi- 
bility der oxidationsgeschutzten Netze erhalten, so dafi eine 
10 gut kontaktierende Kontaktschicht zwischen Anode und Inter- 
konnektor geschaffen wird. Aulierdem wird eine Dickereduzie- 
rung der metallischen Netze mit f ortlauf ender Betriebsdauer 
verhindert . 

15 Zweckmafiigerweise sind die metallischen Netze mit einer oxi- 
dationsresistenten Schutzschicht beschichtet. Die metalli- 
schen Netze, z.B. Nickelnetze, bleiben auf diese Weise sowohl 
in ihrer Zusammensetzung als auch in ihren mechanischen und 
elektrischen Eigenschaf ten unbeeinf lufit , d.h. u.a. sie blei- 
20 ben weitgehend flexibel, fuhren keine Dickenanderung herbei 

und behalten im wesentlichen ihre vorteilhaf ten Eigenschaf ten 
bei. Vorteilhaf t ist dabei, dafi vor dem Einbringen als flexi- 
ble Kontaktschicht die metallischen Netze dem Beschichtungs- 
prozefi unterzogen werden. Die Zusammenf ugung mit den anderen 
Bauteilen sowie das Verloten ist anschlieflend in ublicher 
Weise durchzuf iihren . 

Als metallische Netze konnen beschichtete Nickelnetze vorge- 
sehen sein. Die Nickelnetze er fallen dabei die Anf orderungen 
30 hinsichtlich der Flexibilitat als auch der elektrischen Leit- 
f ahigkeit . 

Als metallische Netze konnen auch beschichtete. Edels tahlnetze 
vorgesehen sein, welche die Eigenschaft haben, dafi sie nur 
35 oberf lachlich bis in eine Tiefe von ca . 5 pm oxidieren. Die 

Edelstahlnetze sind dabei ebenfalls mit einer oxidationsresi- 
stenten Schutzschicht beschichtet. Ein weiterer Vorteil der 
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Edelstahlnetze besteht darin, dafl deren thermischer Ausdeh- 
nungskoef f izient an das thermische Verhalten der Komponenten 
des Brennstof f zellenstacks gut angepafit ist. Vor allem beim 
Hochtemperaturbetrieb der Brennstof fzelle ist diese Eigen- 
5 schaft von erheblichem Vorteil. 

Vorteilhafterweise enthalt die Schut zschicht Chrom und ist 
damit an die chemische Zusammensetzung der Interkonnektor- 
platte angepafit. 

10 

Die Schutzschicht besteht vorteilhafterweise aus Chromcarbid, 
welches in hohem Mafie elektrisch leitend ist und sehr gut am 
metallischen Netz haftet. Eine Chromcarbidschicht ist aufier- 
dem sehr korrosionsbestandig gegen entsprechende Sauerstoff- 
15 partialdrucke auf der Brenngasseite. Ferner sind diese 

Schichten stabil unter Verwendung von Methan bzw. kohlestam- 
migen Gasen, welche spatere Einsatzmedien auf der Brenn- 
gasseite der Hochtemperatur-Brennstof fzelle sind. 

20 Ein weiterer Vorteil der Beschichtung mit Chromcarbid besteht 
darin, daB bei Verwendung von kohlestammigen Gasen, die durch 
die Gaskanale der Anodenseite der Interkonnektoplatten hin- 
durch geleitet werden, geringe Bestandteile aus den Schutz- 
schichten durch die kohlestammigen Gase wieder nachgebessert ' 
werden. Die Chromcarbidschicht ist daher thermodynamisch be- 
sonders guns tig. 

Als Chromcarbid konnen z.B. C 3 C 2 , CrC, Cr7C 3 oder Cr 2 3C 6 ver- 
wendet werden. 

30 

Es ist auch moglich, dai3 die Schutzschicht der metallischen 
Netze aus Chromnitrid besteht. 

Zweckmafligerweise weist die Schutzschicht eine Dicke d von 
35 0,1 - 10 jim auf, so dafl einerseits ein ausreichender Oxidati- 
onsschutz vorhanden ist und andererseits die Flexibilitat der 
metallischen Netze kaum eingeschrankt wird. 
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Die Erfindung ist anhand eines vorteilhaf ten Ausf uhrungsbei- 
spiels in den Zeichnungsf iguren naher erlautert. Diese zei- 
gen : 

FI G 1 eine schematische Querschnittsdarstellung der 

Schichten einer Brenns tof f zelle sowie 

FIG 2 eine vergroflerte, schematische Querschnittsdar- 

stellung eines beschichteten Nickelnetzes . 

Der Brennstoff zellenstapel der Brennstoff zelle 1 entsprechend 
der schematischen Darstellung in FIG 1 besteht aus einer In- 
terkonnektorplatte 5' , einer Schutzschicht 8, einer Kontakt- 
schicht 9, einer Kathode 2, einem Elektrolyten 3, einer Anode 
4, zwei aufeinanderliegenden Nickelnetzen 6, 6' sowie einer 
Interkonnektorplatte 5, wobei diese Bauteile schichtweise 
aufeinander parallel angeordnet sind. Das Nickelnetz 6 ist 
dunner als das Nickelnetz 6' . 

20 Die Nickelnetze 6, 6' sind oxidationsgeschutzt, urn eine Oxi- 
dation dieser Netze , welche ublicherweise beim Verloten des 
gesamten Brennstoff zellenstacks auftritt, zu vermeiden. Die 
Oxidation der Nickelnetze ist mit einer Dickenzunahme ver- 
knupft, wobei bei dem spateren Reduktionsvorgang die ur- 
sprungliche Dicke des Netzpaketes wieder erzeugt wird. Dies 
kann zu Kontaktabrissen fUhren, welche Komponentenschadigun- 
gen erzeugen konnen. Aufierdem versintern die Nickeldrahte 
nach der Reduzierung miteinander, so daB eine Reduktion der 
angestrebten Flexibilitat resultiert. Die oxidationsgeschUtz- 
30 ten Netze vermeiden demnach den Oxidations-/Reduktionsprozefl 
des Netzpaketes und die damit verbundenen Nachteile. Die ur- 
sprungliche Flexibilitat sowie die Dicke der Netze kann bei- 
behalten werden, so daii eine vollflachige Kontaktierung von 
Anode 4 und der Kontaktschicht der Nickelnetze 6, 6' sowie 
35 der Interkonnektorplatte 5 geschaffen wird. Auflerdem wird 

eine Dickenreduzierung der Nickelnetze 6, 6' beim Betrieb der 
Brennstoff zelle 1 verhindert. 
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Wie in FIG 1 und FIG 2 verdeutlicht , sind die Nickelnetze 6, 
6' mit einer oxidationsresistenten Schutzschicht 7 beschich- 
tet. Diese Beschichtung kann vor dem Zusammenbau der einzel- 
nen Komponenten vorgenommen werden. Die Nickelnetze 6, 6' 
werden somit in ihren ursprUnglichen, vorteilhaf ten Eigen- 
schaf ten nicht durch einen Oxidations- und einen anschlieflen- 
den ReduktionsprozeB verandert . FIG 2 zeigt in einem vergro- 
fierten Ausschnitt die Beschichtung von einem Nickelnetz 6 
bzw . 6' . 

Anstatt der Nickelnetze 6, 6' konnen auch Edelstahlnetze vor- 
gesehen sein, welche den Vorteil haben, dafl deren thermischer 
Langenausdehnungskoef f izient an die Koiaponenten der Hochtem- 
peratur-Brennstof f zelle angepafit ist . 



Die Schutzschicht 7 besteht aus Chromcarbid, welches den Vor- 
teil hat, dafi bei Verwendung von kohlestammigen Gasen, die 
durch die Gaskanale der Anodenseite der Interkonnektorplatten 
5, 5' eingeleitet werden, verschwindende Bestandteile aus den 
20 Schutzschichten durch die kohlestammigen Gase wieder nachge- 
bessert werden . 

Als Chromcarbide konnen C3C2/ CrC, Cr7C3 oder Cr23C6 oder 
ahnliche Chromcarbide mit unterschiedlichen Wertigkeiten ver- 
wendet werden. 

Die Schutzschicht 7 weist eine Dicke d von 0,1 - 10 (im auf , 
urn eine Oxidation zuverlassig zu verhindern und die Flexibi- 
lity der Nickelnetze 6, 6' kaum zu beeinf lussen . 
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Patent anspruche 

1. Brennstof f zelle (1) bzw. Brennstof fzellenstack mit 
schichtweise parallel angeordneten Kathoden (2), Elektrolyten 

5 (3), Anoden (4) und Interkonnektorplatten (5, 5") sowie min- 
destens einem metallischen Netz (6, 6'), das zwischen Anode 
(4) und Interkonnektorplatte (5) zur flexiblen Kontaktierung 
eingefugt ist, 

dadurch gekennzeichnet, dafl das minde- 
10 stens eine metallische Netz (6, 6') oxidationsgeschutzt ist. 

2. Brennstof f zelle nach Anspruch 1, 

dadurch gekennzeichnet, dafl das minde- 
stens eine metallische Netz (6, 6') mit einer oxidationsresi- 
15 stenten Schutzschicht (7) beschichtet ist. 

3. Brennstof f zelle nach einem der Anspruche 1 Oder 2, 
dadurch gekennzeichnet, dafl das Netz (6, 
6') ein beschichtetes Nickelnetz ist. 

20 

4'. Brennstof f zelle nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, dafl das Netz (6, 
6') ein beschichtetes Edelstahlnetz ist. 

5. Brennstof f zelle nach den Anspriichen 2-4, 
dadurch gekennzeichnet, dafl die Schutz- 
schicht (7) Chrom enthalt. 

6. Brennstof f zelle nach einem der vorhergehenden Anspriiche 
30 2-5, 

dadurch gekennzeichnet, dafl die Schutz- 
schicht (7) aus Chromcarbid besteht. 

7. Brennstof f zelle nach Anspruch 6, 

35 dadurch gekennzeichnet, dafl als Chromcar- 
bid C3C2, CrC, Cr7C3 Oder Cr23Ce verwendet wird. 




9 

8. Brennstof f zelle nach einem der vorhergehenden AnsprUche, 
dadurch gekennzeichnet, dafl die Schutz- 
schicht (7) eine Dicke (d) von etwa 0,1 - 10 nm aufweist. 
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Zusammenf assung 



Oxidationsgeschiitzte elektrische Kontaktierung auf der Brenn- 
gasseite der Hochtemperatur-Brennstof f zelle 

5 

Die Erfindung betrifft eine Brennstoff zelle (1) bzw. Brenn- 
stoffzellenstack mit schichtweise parallel angeordneten Ka- 
thoden (2), Elektrolyten (3), Anoden (4) und Interkonnektor- 
platten (5, 5*) sowie mindestens einem metallischen Netz (6, 
10 6'), das zwis chen Anode (4) und Interkonnektorplatte (5) zur 
flexiblen Kontaktierung eingeftigt ist, wobei mindestens ein 
metallisches Netz (6, 6') oxidationsgeschut zt ist. 



15 



FIG 1 
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